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複合材界面特性評価装置を用いた界面接着性の測定および解析
山 口 綾香*
1.は じめに
繊維強化プラスチ ック(FRP)とは,強 化材
である繊維 と母材 である樹脂 を組み合 わせ た複
合材料である.FRPには繊維 と樹脂 の間に界面
が存在 し,そ の界面を通 して応力や振動,熱,
電気な どが伝達 され る1).そのため,適 切 な性
能 を有す るFRPを 得 るには,繊 維/樹脂 の界面
接着性の最適化が必要 とな る.繊維/樹脂の界面
接着性の最適化 を目指す にあたって,界 面接着
性の評価は必然であ り,それ を評価する指標の
ひ とつ として界面せん断強度 がある.
本学 には複合材界面特性評価装置が設置 され
てお り,その装置を用いて界面せ ん断強度 を測
定す ることができる.そ こで本研修では,複 合
材界面特性評価 装置 を用いて繊維/樹脂の界面
せん断強度測定お よび管理技術の修得 を図った.
2.マイクロ ドロップレッ ト法(MD法)
現在,さ まざまな手法によって繊維/樹脂 の界
面せん断強度が評価 されてお り2),本研修 では
その中のひ とつであるマイクロ ドロップレッ ト
法(MD法)を 用いた.MD法 の原理 を図1に
示す.MD法 とは,繊 維1本 上に微小の樹脂玉
(ドロップ レッ ト)を付着 させ,樹 脂玉を繊維
か ら引き抜 く際にかか る最大荷重Fm。xから界面
せん断強度 τを求める方法である.τは式(1)
によ り算出 され,Dは 繊維直径,Lは 埋め込み
長 さを示 している.こ の手法は,試 験の手技に
ある程度の熟練が必要であるが,試 験片作製が
容易であ り比較的広 く実施 されてい る2).
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図1.MD法 の原 理
和 τ一需 圭(・)
3.実験装置
複合材界面特性評価装置(東 栄産業HM410)
の外観を図2に 示す.MD法 では,オ リジナル
の実験装置を組み立てて測定 している例も文献
にあるそ うだが2),複合材界面特性評価装置は
MD法 専用装置 として市販 されているものであ
る.こ の装置では,1サ ンプルで多数のデータ
を採取できる特徴 を有 してお り,不活性雰囲気
下 ・高温下(～400°C)でも測定できる.ま た,
熱可塑性樹脂 の測定 もでき,装 置付属の電気炉
を用い ることで,その試験片作製 も可能 である.
図2.複 合材界面特性評価装置
(左)全容,(右)引 抜部
4.実験
4.1実験 目的
本研修では,炭 素繊維 と熱硬化性樹脂 である
エポキシ樹脂お よび熱可塑性樹脂であるポ リプ
ロピレン(PP)との界面せ ん断強度の測定 を行
った.特 に,エ ポキシ樹脂 は炭素繊維強化プラ
スチ ック(CFRP)の母材 として一般的に利用 さ
れてお り,硬化剤 との硬化反応 によって優れた
力学的特性,接 着性や耐熱性 を発揮す る.そ の
ため,同 じ化学構造 を有するエポキシ樹脂 を用
いた としても,そ のエポキシ当量や硬化剤の種
類な どによって,硬 化物の物性 に違いが出るこ
とは明らかであ り,それは界面せん断強度 に関
して も同 じことが言 える.そ こで今回は,測 定
技術や管理技術の修得を図ると同時に,エ ポキ
シ樹脂において硬化剤やエポキシ当量が変わる
ことにより界面せ ん断強度 にどのよ うな違いが
で るかについても検討 した.
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4.2試験 片作製
炭 素繊 維 はD=6.8μmの もの を使 用 し,図3
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に示す ように1本 の炭素繊維を台紙 に固定 した.
母材 に使用 したエポキシ樹脂に関しては,代 表
的な ビスフェノールA型 エポキシ樹脂 を使用 し,
表1の 条件に従って試験片 を作製 した.試 験片
作製 の流れ としては,ま ずエポキシプ レポ リマ
ー と硬化剤を混合 し([エポキシ基モル数]:[アミ
ン基 の活性水素モル数]=1:1),それ を繊維に付
着 させ,そ れぞれ の試験片 に対 して適 当な条件
にて硬化反応 させ ることによ り試験片 を作製 し
た.試料AlとB1に 用いたジシアンジア ミ ドに
ついては,硬 化反応に高温条件 を必要 とす るた
め,硬 化促進剤 と して3-(3,4一ジクロロフェニ
ル)-1,1一ジ メチ ル ウ レア を使 用 した([硬 化
剤]:[硬化促進剤]-8:3(wt%)).PPの場合は,
装置付属の電気炉 を用いて窒素雰囲気中200°C
の温度条件下で溶融 させ,そ れを繊維に付着 さ
せることにより,試験片を作製 した.
繊維固定台紙 樹脂玉 接着剤 テープ
図3.試 験 片
表1.エ ポキシ樹脂硬化条件
試料
エポキシ当量
{鱈'閃,
硬化剤
硬化条件
試薬 活性水素当量〔9畑〕
A1 196
ジ 汀ンジアミド
(潜在系硬化剤)
ユ1 130℃,2時間
A2 且96 テけ工知ンペン賀ン
(アミン系硬化剤)
1〒.1 160喧,1時間
A3 196
ジエチルアミノブ吐'岬シ
(アミン系硬化剤)
65 100蛇,2時間
B1 ,602 ジ シル ジアミド ユ1 1コo。c,2時間
4.3測定
測定の流れ を簡単に述べる.ま ず,測 定を行
うにあたって対象 となる樹脂玉を選択す る.信
頼度 の高い結果を得 るためには樹脂 玉 も大きい
ほ うが好 ましいが,エ ポキシ樹脂 は比較的界面
せん断強度が高 く,大 きい樹脂玉 を選択す ると
かかる負荷が大き くな り,測 定中に繊維 自体が
破 断す る.そ のため,約40～80μmの樹脂玉を
選んだ.次 に,2つ の金属バイスを繊維径ギ リ
ギ リのところまで手動で近づける.バ イスを近
づけすぎると繊維が破断 して しまい測定ができ
な くなるが,離 れすぎて も樹脂玉に うま く負荷
をかけることができず,正確 な測定値が出ない.
特に,40μm程度 の小 さい樹脂玉 を対象 に測定
する ときは,測 定中に樹脂玉がバイス間をす り
抜 けて しま うケースも見受け られたため,熟 練
が必要な操作である.そ して,実 際に引抜試験
を行 う.引抜速度は0.12mm/minで行い,荷 重
測定にはlNロ ー ドセルを使用 した.そ して,
樹脂玉が繊維か ら完全に引き抜かれ るまで測定
し,1サンプル に対 して10個以上のデー タを採
取 した.
図4.測 定の様子
図5と 図6に,あ るエポキシ樹脂試料の引抜
試験後 のSEM像 を示す.図5は 成功例,図6
は失敗例である.図5に 見 られ るように,樹 脂
玉が根元か らしっか り引抜かれている様子が観
察できた.し か し,中 には一部,図6に 示す よ
うな根元部分に樹脂玉が残存 した ものまたは測
定中に繊維 自体が破断 して しま うケースも見受
け られた.樹 脂玉が残存 して しま う要因は複数
考 えられ るが,た とえば,バ イス間が離れす ぎ
ていた ・炭素繊維がバイス間の中心に位置せず
樹脂 玉に対 して均一な負荷が かか らなかった
(図7(右))などが挙 げられ る.ま た,測 定中
に繊維 自体が破断 したケースに関 しては,特 に
界面せ ん断強度 が高い(60MPa程度)試 料に対
して多 く見 られた.今 回用いた炭素繊維の引張
強度は,一 本あた り約180mNあるが,破 断 し
た繊維 に対 してかか ってい た測定 中の負荷 は
100mN未満であ り,明らかに繊維 の強度 よ りも
低い負荷で繊維 が破断 していた.こ ういったケ
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一スのほとんどが,負 荷をかけていくごとに繊
維 自体が曲がっていった(図7(右)).こ のこ
とか ら,引 張方向以外か らの負荷(せ ん断力)
によって,繊 維 がそれ に耐 え切れず破 断 して し
まった と考え られ る.
い くらか失敗 したケースはあったものの,あ
る程度の測定技術 を本研修で修得す ることがで
きた.今 後は,更 に精度の高い結果が得 られ る
ような手技を身につけていきたい と考えている.
[三一
図7.引 抜試験 中の様子
(左)適切な負荷 のかか り方,
(右)不適切 な負荷のかか り方
4.4測定結果および解析
ここか らは,実 際に測定 した結果 について述
べてい く.図8に 樹脂玉の埋め込み長 さに対す
る引抜に要 した最大荷重 と界面せん断強度の関
係 を示す.図 より,ど の試料に関 して も最大引
抜荷重は樹脂の埋 め込み長 さに対 して,ほ ぼ直
線的な傾 向を示 した.界 面せ ん断強度に関 して
は,エ ポキシ樹脂 に着 目す るとやや右上が りの
傾 向を示 した.一方で,PPについてはほぼ一定
値 であった.熱 硬化性樹脂の場合,微 小玉は硬
化 しに くい とい う特異的な性質 を有する とい う
知見3)もあ り,今回の結果 もその要因が少なか
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らず影響 していると考 えられ る.
そ して,各 試料の平均界面せん断強度は,プ
ロッ トに対 して最小 自乗法による1次 関数 の近
似式を適用 し,L=50μm時の式の値か ら算 出 し
た.各試料の平均界面せん断強度 を図9に 示す.
全体的な傾 向として,エ ポキシ樹脂は熱可塑性
樹脂であるPPに 比べて高い界面せん断強度を
有 してい ることがわかった.炭 素繊維 と樹脂の
界面接着力 には,共 有結合や水素結合 といった
化学的結合 も大 きく影響 してい る4).エポキシ
樹脂 は構造 自体 に水 酸基 を有 してい るた め,
炭素繊維表面 との化学的結合ができるが,PPに
はそ ういった官能基がない.こ れ らの特徴的な
構造の違いが明瞭に表れた結果 となった.
次にA1～A3に着 目す る.Al～A3では,同 じ
エポキシ樹脂 を用いているが,硬 化剤 の種類が
異な る.今 回用いた硬化剤で比較 した結果,ど
の試料 も約60MPa程度の高いせ ん断強度 を有
してお り,硬化剤によって界面せ ん断強度 に大
きな違いは表れなかった.し か しなが ら,図8
のプ ロッ トを見てみると,潜 在系硬化剤を用い
たAlは ア ミン系硬化剤 を使用 しているA2,A3
に比べてば らつ きが大きい ようにも見える.液
体であるテ トラエチ レンペ ンタミンや ジエチル
ア ミノプ ロピルア ミンとは違い,ジ シアンジア
ミ ドは粉体の硬化剤である.ま た,ア ミン系硬
化剤 に比べて より高い硬化温度条件が必要であ
り,硬 化時間 も長いため,そ れぞれの樹脂玉が
均等に硬化 していなかった とも考えられ る.よ
り確実に硬化剤 による界面せん断強度 の比較を
樹脂玉の埋め込み長さに対する最大引抜荷重および界面せん断強度の関係
〔?
?
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行 うためには,硬 化度 といった要素も考慮する
必要があることがわかった.
そ して次に,A1とBlの 比較を行った.Al
とB1で は同 じ硬化剤 を用いてい るが,エ ポキ
シ樹脂のエポキシ当量が異 なる.結果を見る と,
明 らかにA1とB1では界面せん断強度が大き く
異なっていた.エ ポキシ当量 とはエポキシ基あ
た りのその分子の分子量を示 した値であ り,エ
ポキシ当量が低いほど架橋密度 が高 くなる.こ
の ことか ら,架橋密度が高いほ ど界面せん断強
度 も高 くなるとい うことがわかった.
A1,B1,PPの引抜試験後のSEM画 像を図
10に示す.エ ポキシ樹脂であるAlとBlに つ
いては,明 らかに引抜 き後の樹脂玉が変形 して
お り,引抜後の樹脂玉の移動距離 も長い.一方,
界面せん断強度が低いPPに ついては,引 抜後
も樹脂玉の変形は少な く,移動距離 も短かった.
定性的ではあるが,引 抜後の写真か らもそれぞ
れの樹脂の界面接着性 の違いを比較で きること
がわかった.
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5.保守管理
本研修ではlNロ ー ドセルを使用 したが,装
置 自体は5Nま で対応 してお り,サ ンプルによ
ってロー ドセルを取 り替えることができる.そ
こで,ロ ー ドセルの交換や校正 に関する指導 を
受 け,こ れ らの作業技術を修得 した.ま た,装
置 に付いてい る金属バイスの部品交換 も行 った.
6.ま とめ
本研修で複合材界面特性評価装置 を用いた界
面せん断強度の基本的な測定技術お よび保守管
理技術 を修得 した.こ の測定法は,測 定者 の手
技 によって結果が大きく変わるため,よ り信頼
度 のある結果 を得 るためにも,今 後更なる検討
を したい と思 う.ま た,炭 素繊維 とエポキシ樹
脂お よびポ リプロピレンとの界面せん断強度 を
測定 し,評価 した.エ ポキシ樹脂 はポ リプ ロピ
レンに比べて高い接着性 を有 し,エ ポキシ樹脂
の界面接着性はエポキシ当量によって大 きく変
わることがわかった.保 守管理では,ロ ー ドセ
ル の取替 ・校正やバイスの交換 といった技術 を
修得することができた.
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図10.引 抜 後SEM画 像
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